




















学 位 記 番 号 工 博 第 131 号
学位授与の日付 昭 和 42 年 9 月 23 日
学位授与の要件 学 位 規 則 第 5条 第 1項 該 当
研 究 科 ･ 専攻 工 学 研 究 科 燃 料 化 学 専 政
学 位 論 文題 目 多官能蔓性単位間結合によるゲル化に関する研究
(主 査)
論 文調 査 委 員 教 授 福 井 謙 一 教 授 新 宮 春 男 教 授 掘 尾 正 雄
論 文 内 容 の 要 旨
この論文は, 多官能基性の単粒間結合によって単量体単位が連結される高分子形成反応におけるゲル化
の現象に関し, 理論的ならびに実験的に研究した結果を, 11章にまとめたものである｡
第 1茸においては, 従来研究されたゲル化理論および架橋反応理論について展望し, その問題点および
未解決分野を指摘している｡




する場合の巌確分子量分布を与える式を導いた｡ 数平均分子量の式に現われる級数の収れん域 を定 め る
と, その限界値に相当した反応進行度において, 重量平均分子量が無限大となり, 二官能基性単位間結合
によるゲル化理論におけると同様のゲル化点の性質を現わすことが示される｡ ゲル化に達するまでの時間
は, 反応速度論的考察から求めている｡
上のとりあっかいにおいては, 単量体の官能基数は2 であった｡ これを-一般に f個の官能基をもつ単量
体の場合に拡張し, ゲル点およびゲル化時間にたいする表式を得ている｡













第 4 章においては, 著者が第 2 章および第 3 章で展開した理論的結果と実験との比較検討を行なった結
果について述べている｡ 著者はジメチルホルムアミドを溶媒とし, 安息香酸ナ トリウムを触媒として4,






第 5 番においては, 前章までの三官能基性単位問結合によるゲル化理論を, 一般に j 官能基性単位間結
合の場合に拡張した結果について記している｡ すなわち一般に f 偶の等反応性官能基をもつ単量体が, j
個ずつの官能基からなる単位問結合を伸介として重合する場合におけるゲル化点および平均重合度をも同
様に求めることに成功している｡ さらにこの理論は, - 欄'iに f の値を異にする任意の数の単量体の混合物
の場合にも拡張されることを示した｡
これらの結果は高分子鎖の架橋反応の場合に有効に適用されることが示される｡ すなわちS個の単位か
らなる高分子鎖を一つの S官能基性単量体とみなし, その最初の重合度分布は Sを変数とする一定の函数
で与えられるものとすればよいO 著者はこのようにして求められた一般式が, 従来知られている架橋反応
に関する理論式を, そのもっとも簡単な場合として含むことを示した｡
第6章においては, 高分子の生成に関与する単位間結合をつくる官能基数 j の値を異にする任意の種類
の単偉問結合の混在のもとにゲル化が進行する場合の理論について述べている｡ ただし単偉問結合形成に
際して同一単量体単位内の官能基を2 個以上含むことはないと仮定している｡ 分子量分布を求める数学的











第 7 葦においてほ, 開始反応の速度定数と生長反応の速度定数とが等しく, かっ停止反応も連鎖移動反














論 文 審 査 の 結 果 の 要 旨










官能基単量体の三官能基性単位問結合によるゲル化の場合から出発し, それを f 官能基単量体の場合に,
さらに f を異にする同山･官能基をもつ任意種類数の単量体混合物の場合に拡張し, ついでこれを j 官能基





ウレチジンジオン環の副生, および分子内環化の併起については, とくに補正理論を設け, 実験と比較 L
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てその適用性を確かめているo 著者はその一般理論をポリエポキシ化合物の重合反応, 不飽和ポリエステ
ルの硬化反応, ポリビニル単量体の重合反応, 高分子鎖の架橋反応など, 従来の理論ではとりあっかい得
なかったゲル化反応系を含む多くの場合に適用し, 従来実験的に知られている諸星, すなわちゲル化点に
おける反応進行度, ゲル化時間, ゲル化の限界初濃度などの測定値, あるいは重合開始剤量の影響等が満
足に説明されるとしている｡
著者の理論は従来のポリ縮合によるゲル化理論および架橋反応の理論を, そのもっとも簡単な特別の場
合として包含し, その場合についてはこれらと全く同- ･の結果に導 く｡ なお著者の理論は, その一般的な
性格からして, 単にゲル化の場合のみならず, 一般の高分子形成や分子会合の場合にも適用されるのは明
らかであり, また溶解度や凝固の問題など分子間相互作用の関係した物理化学の広い分野にわたってこの
種の理論を応用する途を開いたものといい得る｡
以上のようにこの論文は, 従来なかった多官能基性単位問結合によるゲル化理論をもっとも一般的な形
で完成し, 従来理論的研究の対象としえなかったいくつかの実際的ゲル化反応の実験結果と比較してその
通用性を確かめたものであって, その応用の範囲はきわめて広いと考えられ, 学術一日こもまた実際上にも
貢献するところが大きい｡
よってこの論文は工学博士の学偉論文としての価値を有するものと認めるO
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